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(§) Verfahren zur Herstellung von quaternaren Ammoniumsalzen langkettiger aliphatischer Carbonsauren und 
Verwendung dieser Ammoniumsalze 

Ein tertiares Amin, das am Stickstoffatom zwei kurzkettige 
und einen langkettigen aliphatischen Kohlenwasserstoffrest 
tragt, wird mit Dimethyl- oder Methylethylcarbonat umge- 
setzt, wenn erforderlich, uberschussiges Carbonat entfernt 
und bei 40 bis 140°C mit einer langkettigen aliphatischen 
Carbonsaure, gegebenenfalls unterZusatz von Losungsmit- 
teln, zur R'eaktion gebracht Nach Entfernung derfluchtigen 
Reaktionsprodukte und, wenn vorhanden, des Losungsmit- 
tels verbleibt das Ammoniumsalz als Ruckstand der haufig 
ohne weitere Reinigung, zum Beispiel ais Bestandteil von 
WascheweichspOlmitteln, verwendet werden kann. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung 
von quaternaren Ammoniurnsalzen langkettiger alipha- 
tischer Carbonsauren, die am Stickstoffatom drei kurz- 5 
kettige und einen langkettigen aliphatischen Kohlen- 
wasserstoffrest tragen und die Verwendung der genann- 
ten quaternaren Ammoniumsalze als Bestandteil in Wa- 
scheweichspulmitteln. 

Es ist aus IT-PS 11 53 530 bekannt, quaternare Am- 10 
monium- Alkylcarb onate durch Umsetzung von tertia- 
ren Aminen, beispielsweise unter anderem Dimethyl- 
stearylamin mit Dialkylcarbonaten, beispielsweise Di- 
methylcarbonat; gegebenenfalls in Gegenwart eines 
Katalysators und/oder in Gegenwart eines Ldsungsmit- 15 
tels, herzustellen undnach Abtrennungdes uberschussi- 
gen Dialkylcarbonates mit einer stochiometrischen 
Menge einer Saure, wie Ameisen-, Essig-, Chlorwasser- 
stoff-, Bromwasserstoff-, Iodwasserstoff- oder Schwe- 
felsaure, bei 20 bis 25° C weiter umzusetzen, wobei die 20 
quaternaren Ammoniumsalze dieser Sauren erhalten 
werden. Ober eine Umsetzung mit Iangerkettigen Car- 
bonsauren und die dabei anzuwendenden Bedingungen 
ist nichts ausgesagt 

Es sind ferner aus US-PS 32 23 718 quaternare Am- 25 
moniumsalze Iangerkettiger Carbonsauren, wie Stearin- 
saure, und ihr Einsatz als Wascheweichmacher bekannt, 
die am Stickstoffatom neben einem oder zwei langketti- 
gen Alkylresten eine — CH2CH 2 OH-Gruppe tragen. 

Aus US-PS 43 92 965 sind unter anderem quaternare 30 
Ammoniumsalze von Carbonsauren mit 12 bis 22 C-A- 
tomen als Wascheweichmacher bekannt, die am Stick- 
stoffatom zweilangerkettige AJkylreste aufweisen. 

Weiterhin ist aus EP 7 135-B1 ein Fabrikationsgegen- 
stand zum Weichmachen von Textilien in einem Wa- 35 
schetrockner bekannt, der eine weichmachende Menge 
eines Textilweichmachungsmittels mit einem Schmelz- 
punkt von 35 bis 100°C enthalt und 5 bis 100% eines 
tertiaren Aminsalzes einer aliphatischen Carbonsaure 
mit 12 bis 22 C-Atomen, das am Stickstoffatom neben 40 
einem Wasserstoffatom mindestens eine aliphatische 
Gruppe mit 12 bis 22 C-Atomen enthalL 

Die beschriebenen Ammonium- beziehungsweise 
Aniin-Salze weisen mindestens einen der folgenden 
Nachteile auf : 45 
a) aufwendige Herstellung; b) mangelnde StabiHtat ge- 
gen Hydrolyse bei der Lagerung fur sich allein oder 
zusammen mit anderen Tektilbehandlungsmitteln, wo- 
durch die Viskositat und andere Eigenschaften als Tex- 
tilweichmacher negauv beeinfluBt werden und c) uber 50 
den gesamten pH-Bereich nicht gleiehmaBige kationi- 
sche Ladling, wodurch in bestimmten Formulierungen 
die Wirksamkeit ungiinstig beeinfluBt wird. 

SchlieBlich wird in GB-PS 12 35 107 ein Verfahren 
beschrieben zum Farben von Materialien, die ganz oder 55 
teilweise aus synthetischem Polyamid bestehen in Ge- 
genwart von Jute, wobei neben dem Farbemittel unter 
anderem Cetyltrimethyl-ammonium-stearat verwendet 
wird 

Aufgabe- der vorliegenden Erfindung ist es, ein Ver- eo 
fahren berehzustellen, mit dem quaternare Ammonium- 
salze von Iangerkettigen Carbonsauren, die am Stick- 
stoffatom einen langkettigen und drei kurzkettige Al- 
ky lreste tragen, mit guten Ausbeuten ohne den Anfall 
von abwasserbelastenden Salzen erzeugt werden kon- 65 
nen. Eine weitere Auf gab e der Erfindung ist es, Verbin- 
dungen fur Wascheweichspulmittel zur Verfugung zu 
stellen, die die oben naher erlauterten Nachteile nicht 



aufweisen und insbesondere hydrolysestabil sind. Diese 
Auf gab e wird gel6st mit einem Verfahren zur Herstel- 
lung von quaternaren Ammoniurnsalzen durch Reak- 
tion von 1 mol von mindestens einer Verbindung der 
Formel 

R 1 

r 2 — n 

in der bedeuten 

R 1 einen geradkettigen oder verzweigten, aliphatischen 
Kohlenwasserstoffrest mit 8 bis 22 C-Atomen, der 1 bis 
3 C=*C-Doppelbindungen und/oder 1 bis 3 OH-Grup- 
pen enthalten kann sowie 

R 2 und R 3 , gleich oder verschieden, je einen Alkylrest 
mit 1 bis 4 C-Atomen, 

mit 0,5 bis 6 mol einer Verbindung der Formel 
R 4 OCOOCH 3 <p(I) 

in der R 4 Methyl- oder Ethyl- bedeutet bei 100 bis 200° C 
unter einem Druck von 0,095 bis 1,5 MPa, nach Beendi- 
gung der Reaktion Zugabe einer Carbonsaure zur Re- 
aktionsmischung sowie Abtrennung der entstehenden 
Verbindungen der Formeln CO2 und R 4 OH, worin R 4 
die obengenannte Bedeutung hat,dadurch gekennzeich- 
net, daB nach Beendigung der Reaktion der Verbindun- 
gen der Formeln (I) und (II) und, wenn erforderlich, 
Abtrennung der Hauptmenge der nichtumgesetzten 
Verbindung der Formel (II) der Reaktionsmischung je 

1 mol der eingesetzten Verbindung der Formel (I) 1 bis 

2 mol von mindestens einer Carbonsaure der Formel 

R 5 COOH (HI) 

worin R 5 einen geradkettigen oder verzweigten, alipha- 
tischen Kohlenwasserstoffrest mit 8 bis 40 C-Atomen, 
der 1 oder2COOH-Gruppen, 1 bis 3 C=ODoppelbin- 
dungen, 1 bis 3 CHOH-Gruppen sowie einen Ring ent- 
halten kann, bedeutet, zugesetzt werden, die Tempera- 
tur auf 40 bis 140° C eingestellt wird und nach Abtren- 
nung der entstandenen Verbindungen der Formeln C0 2 
und R 4 OH die verbleibende Verbindung der Formel 



R 2 — N— CH 3 



[R 5 coor av) 



wenn erforderlich weiter gereinigt wird. 

Wegen der gunstigen Eigenschaften der daraus er- 
zeugten Verbindungen der Formel (TV) werden bevor- 
zugt als Verbindungen der Formel (0 solche eingesetzt, 
in denen R l einen geradkettigen oder verzweigten ali- 
phatischen Kohlenwasserstoffrest mit 12 bis 20 C-Ato- 
men bedeutet, der 1 bis 3 C=C-Doppelbindungen und/ 
oder 1 bis 3 OH-Gruppen enthalten kann. Insbesondere 
werden solche Verbindungen der Formel (I) verwendet, 
bei denen R 1 einen geradkettigen oder verzweigten ali- 
phatischen Kohlenwasserstoffrest mit 14 bis 18 C-Ato- 
men bedeutet, der eine C^C-Doppelbindung und/oder 
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eine OH-Gruppe enthalten kann. Die Reste R 2 und R 3 in 
der Verbindung der Forme! (I) bedeuten vorzugsweise 
Methyl- oder Ethyl, wobei sie unter sich gleich oder 
verschieden sein konnen. Fur das erfindungsgemaBe 
Verfahren konnen auch mehrere Verbindungen der 
Formel (I) eingesetzt werden. 

Als Verbindungen der Formel (II) wird wegen der 
leichten Beschaffbarkeit und guten Reaktionsfahigkeit 
bevorzugt Dimethylcarbonat eingesetzt 

Je 1 mol einer oder mehrerer Verbindungen der For- 
mel (I) werden 0,5 bis 6 mol der Verbindung der Formel 
(II) eingesetzt. Prinzipiell konnen auch mehr als 6 mol 
der Verbindung (II) verwendet werden, jedoch wurde 
dies einen zusatzlichen Aufwand bedeuten, der in kei- 



10 



Verbindungen der Formel (II) abgetrennt. Dies kann auf 
verschiedenen Wegen geschehen, beispielsweise durch 
Destillieren, wenn erforderlich unter vermindertem 
Druck, bei Temperaturen von 80 bis 100°C, wobei zur 
Erleichterung der Abtrennung organische inerte Flus- 
sigkeiten, die mit der oder den abzutrennenden Verbin- 
dungen der Formel (II) ein azeotropes Gemisch bilden, 
zugesetzt werden konnen. Geeignete Verbindungen 
sind beispielsweise Alkanole, wie n-Propylalkohol, sec- 
Butylalkohol oder Isobutylalkohol, insbesondere Me- 
thanol, Ethanol, Isopropanol sowie auch deren Mischun- 
gen. 

In einer Ausfiihrungsform des erfindungsgemaBen 
Verfahrens konnen, nach Beendigung der Reaktion, 



steht Vorzugsweise werden von der Verbindung der 
Formel (II) 0,7 bis 5 und insbesondere 1 bis 3 mol je 
1 mol der Verbindung der Formel (I) eingesetzt 

Sofern von der Verbindung der Formel (II) weniger 
als 1 mol je 1 mol der Verbindung der Formel (I) ver- 
wendet wird, bleibt ein Teil von letzterer Verbindung 
unverandert im Reaktionsgemisch enthalten. Dieser 
Teil bildet bei der anschlieBenden Umsetzung mit einer 
Carbonsaure der Formel (III) ein Aminsalz der Formel 



nem Verhaltnis zu der zusatzlich erzielten Wirkung 15 zwischen den Verbindungen der Formeln (I) und (II), 
\t r_ J " tr__t_;_ j und gegebeneiifalls Abtrennung eines Teils der nicht- 

umgesetzten Verbindung beziehungsweise Verbindun- 
gen der Formel (II), der Reaktionsmischung je 1 mol der 
in dieser Mischung noch verbliebenen Verbindung be- 
20 ziehungsweise Verbindungen der Formel (II) 1 bis 
10 mol Wasser zugesetzt werden. Neben dem Wasser- 
zusatz konnen organische FlQssigkeiten, beispielsweise 
Methanol, Ethanol oder Isopropanol eingesetzt werden, 
wobei die Verbindung beziehungsweise die Verbindun- 
25 gen der Formel (II) als tertiare Azeotrope flttchtig sind. 
Prinzipiell konnen auch mehr als 10 mol Wasser ver- 
wendet werden, jedoch bringt dies im allgemeinen kei- 
nen zusatzlichen Effekt 

Nach Abtrennung der Hauptmenge der nicht-umge- 
30 setzten Verbindung beziehungsweise Verbindungen der 
Formel (II) wird die Temperatur der Reaktionsmi- 
schung auf 40 bis 140° C eingestellt und je 1 mol der 
eingesetzten Verbindung beziehungsweise Verbindun- 
gen der Formel (Q 1 bis 2, vorzugsweise 1 bis 1,2 mol 
von mindestens einer Carbonsaure der Formel R 5 CO- 
OH (III) zugesetzt In der genannten Formel hat R 5 die 
weiter oben angegebene Bedeutung. Vorzugsweise 
wird mindestens eine Carbonsaure der Formel (III) ein- 
gesetzt, in der R 5 einen geradkettigen oder verzweigten 
aliphatischen Kohlenwasserstoffrest mit 8 bis 22 C-Ato- 
men bedeutet, der 1 bis 3 C=C-Doppelbindungen und/ 
oder 1 bis 3 OH-Gruppen enthalten kann. Besonders 
bevorzugt ist R 5 , ein geradkettiger oder verzweigter 
aliphatischer Kohlenwasserstoffrest mit 14 bis 20 C-A- 



R 2 — N — H 



[R 5 COOr (V) 
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so daB eine Mischung von Verbindungen der Formeln 
(IV) und (V) erhalten wird. Das gleiche wird erreicht, 
wenn zwar von der Verbindung der Formel (II) 1 mol 
oder mehr je 1 mol der Verbindung der Formel (I) ver- 
wendet, jedoch die Umsetzung der beiden Verbindun- 
gen vorzeitig, beispielsweise durch Abdestillieren der 
Verbindung der Formel (II) beendet wird. Allerdings 
muB beim letzteren Verfahren ein Teil der Verbindung 
der Formel (II) abgetrennt werden, was bei dem zuvor 
beschriebenen Verfahren nicht erforderlich ist Die er- 

zeugten Mischungen der Verbindungen der Formeln 

(TV) und 00 konnen fur manche Anwendungsgebiete 45 tomen. Geeignete Carbonsauren sind beispielsweiseCa- 



gleich gut oder sogar mit Vorteil gegenuber den Verbin- 
dungen, die ausschlieBlich der Formel (IV) entsprechen, 
eingesetzt werden. 

Die Reaktion der Verbindungen der Formeln (I) und 
(II) wird bei einer Temperatur von 100 bis 200° C durch- 
gefuhrt. Unter 100° C verlauft die Reaktion im allgemei- 
nen unndtig langsam, oberhalb 200° C treten in zuneh- 
mendem MaBe unerwiinschte Nebenreaktionen auf. 
Vorzugsweise wird im Temperaturbereich von 120 bis 
160°C gearbeitet Der Druck ist fur die Reaktion nicht 
kritisch, zweckmaBig wird sie unter normalem Atmo- 
spharendruck oder, wenn dieser hdher Hegt, unter dem 
autogenen Druck der Reaktionsmischung durchgefuhrt 
Der angewendete Druckbereich betragt etwa 0,095 bis 
1 A vorzugsweise 0,095 bis 0,5 MPa. 

Die Dauer der Reaktion zwischen den Verbindungen 
der Formel (I) und (II) hangt von der gewahlten Reak- 
tionstemperatur, den Reaktionspartnern und den Men- 
genverhaltnissen ab. Im allgemeinen ist die Reaktion 
innerhalb 1 bis 12 Stunden beendet Sofern ein molarer 
OberschuB an Verbindungen der Formel (II) verwendet 
wurde, wird die Hauptmenge der bei der Reaktion un- 
verandert gebliebenen Verbindung beziehungsweise 



prylsaure, Pelargonsaure, Carpinsaure, Undecansaure, 
Laurinsaure, Myristinsaure, Pentadecansaure, Palmitin- 
saure, Stearinsaure, Arachinsaure (Eicosansaure), Be- 
hensaure, Lauroleinsaure, Myristoleinsaure, Palmitol- 
einsaure, Olsaure, Erucasaure, Linolsaure, Eicosadien- 
saure, Linolensaure, Elaeostearinsaure, Calendulas aure, 
Petroselinsaure, Hydroxy stearins aure, Ricinelaidinsau- 
re, Ricinolsaure, Sebacinsaure, Octadecandicarbonsau- 
re, dimerisierte oder trimerisierte ungesattigte Fettsau- 
ren, wie dimerisierte Linolsaure, oder die Produkte Pri- 
pol® 1017 der Firma Unichema, Emmerich, sowie Dia- 
cid® 1550 der Firma Westvaco. Es konnen auch Mi- 
schungen verschiedener Carbonsauren verwendet wer- 
den. 

Wiro* vor oder nach Zusatz der Verbindung bezie- 
hungsweise Verbindungen der Formel (III) die Tempe- 
ratur der Reaktionsmischung auf weniger als 40° C ein- 
gestellt, so wird eine unndtig langsame, wenig vollstan- 
dige Reaktion beobachtet, auch erfordern so niedrige 
65 Temperaturen oft die Anwendung unndtig hoher L6- 
sungsmittel-Mengen, urn die Reaktion in fliissiger Phase 
durchfuhren zu konnen. Oberhalb 140° C treten uner- 
wUnschte Nebenreaktionen sowie in zunehmendem 



50 



55 



60 
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MaBe Zersetzung der erzeugten Verbindung bezie- 
hungsweise der Verbindungen der Formel (IV) ein. Vor- 
zugsweise wird die Temperatur der Reaktionsmischung 
auf 60 bis 120° C und insbesondere auf 80 bis 100°C 
eingestellt. Der herrschende Druck ist nicht kritisch. s 
Man arbeitet zweckmaBig bei Atmospharendruck be- 
ziehungsweise dem autogenen Druck der Reaktionsmi- 
schung. 

In einer bevorzugten AusfOhrungsform der Erfindung 
wird obne Zusatz von Losungsmhteln gearbeitet Es io 
kann jedoch in bestunmten Fallen nutzlich sein, Lo- 
sungsmittei zu verwenden, insbesondere dann, wenn bei 
niedrigen Reaktionstemperaturen im Bereich von etwa 
40 bis 70° C gearbeitet werden soil, in dem die eingesetz- 
te Carbonsaure nicht oder nur teilweise geschmolzen ist is 
beziehungsweise wenn die Viskositat der Reaktionsmi- 
schung so hoch ist, dafi mit ublichen Methoden, wie zum 
Beispiel Ruhren, nur eine ungenugende Durchmischung 
erfolgt Geeignete Losungsmittei sind beispielsweise 
n-Propanol, Dialkylether mit 2 bis 6 C-Atomen in den 20 
Alkylresten, Ethylenglykol und seine hoheren Homolo- 
gen, wie Diethyienglykol, Triethylenglykol sowie deren 
Monoalkylether mit 1 bis 3 C-Atomen in der Alkylgrup- 
pe und insbesondere Methanol, Ethanol, Isopropanol, 
n-Butanol, iso-Butanol sowie Dialkylglykolether mit 1 25 
bis 3 C-Atomen in den Alkylgruppen. Es konnen ein 
oder mehrere Losungsmittei eingesetzt werden, wobei 
deren Menge zweckmaBig so bemessen wird, daB die 
Reaktionsmischung homogen fhlssig und nicht zu hoch 
viskosist . . 30 

Wird bei hoheren Reaktionstemperaturen, beispiels- 
weise liber 60°Q gearbeitet, ist es haufig empfehlens- 
wert, die Verbindung beziehungsweise die Verbindun- 
gen der Formel (HI), sofern sie nicht schon flussig sinaV 
vor der Zugabe fiber ihren Schmelzpunkt zu erwarmen. 35 

Nach Zugabe der Verbindung beziehungsweise der 
Verbindungen der Formel (HI) zur Reaktionsmischung 
aus den Verbindungen der Formeln (I) und (II) entwik- 
kelt sich CO2, ferner wird, insbesondere bei hoheren 
Reaktionstemperaturen, auch die entstandene Verbin- 40 
dung der Formel R 4 OH dampfformig abdesuTliert Das 
Ende der Reaktion ist im allgemeinen dadurch zu erken- 
nen, daB keine Gasentwicklung mehr auftritt Die Reak- 
tionszeit ist, je nach gewahlter Reaktionstemperatur 
und den eingesetzten Reafctionspartnern, verschieden 45 
und liegt im allgemeinen zwischen 0,1 und 5 Stunden. 

Wahrend und nach Beendigung der Reaktion, die bei 
Zugabe der Verbindung beziehungsweise der Verbin- 
dungen der Formel (III) eintritt, konnen, wenn erforder- 
lich, Reste von CO2 und die entstandene Verbindung der 50 
Formel R 4 OH sowie eventuell verwendete Losungsmit- 
tei, unter vennindertem Druck, beispielsweise 0,5 bis 
80 kPa bei Temperaturen von 60 bis 1 1 0° C, vorzugswei- 
se 80 bis 100° C, abdestilliert werden. Eine Wiederge- 
winnung der Verbindung RHDH durch Kondensation ist 55 
zweckmaBig. Wahrend dieser Destination, wie auch 
wahrend der weiter oben beschriebenen Abtrennung 
der uberschussigen Verbindung beziehungsweise Ver- 
bindungen der Formeln (II) in Dampfform aus der Reak- 
tionsmischung, kann es zweckmaBig sein, unter einem 60 
inerten Schutzgas, beispielsweise Stickstoff oder Argon, 
zu arbeiten. 

Die erfindungsgemaB hergestellte Verbindung der 
Formel (IV) verbleibt als Ruckstand und kann, wenn 
erforderlich, einer weiteren Reinigungsoperation, bei- 65 
spielsweise einer Wasserdampfdestillation zur Entfer- 
nung von Verunreinigungen, und/oder einer Behand- 
lung zur Verbesserung der Farbe, beispielsweise mit 



Aktivkohle, oder auch durch Umkristallisieren aus ge- 
eignetem Losungsmittei gereinigt werden. Haufig ist je- 
doch eine solche Reinigung fur die vorgesehene Anwen- 
dung nicht erforderlich. Die erfindungsgemaB herge- 
steUten Verbindungen beziehungsweise Verbindungs- 
gemische konnen auch versprflht werden, urn sie von 
restlichen, leicht verdampfenden Verbindungen bei- 
spielsweise Losungsmitteln zu befreien und rieselfahige 
Pulver zu erhalten. 

Wahrend der Durchfuhrung der weiter oben be- 
schriebenen Reaktionen wird das Reaktionsmischung 
zweckmaBig durch ubliche Methoden, beispielsweise 
Ruhren, Schutteln oder Umschaufeln, standig bewegt 
und durchmischt 

Das erfindungsgemaBe Verfahren ermoglicht es, qua- 
ternare Ammoniumsalze von langerkettigen Carbon- 
sauren, die am Stickstoff einen langeren und drei kurz- 
kettige Alkylreste tragen, mit guten Raum-Zeit-Aus- 
beuten ohne Entstehung abwasserbelastender Salze in 
ublichen unkomplizierten Reaktionsapparaten herzu- 
stellen, wobei uberschussig verwendete Reaktionspart- 
ner sowie bei der Reaktion entstehende, nutzlich ver- 
wendbare Verbindungen wiedergewonnen werden k6n- 
nen. Die erzeugten quaternaren Ammoniumsalze der 
Formel (IV) beziehungsweise Mischungen aus Ammo- 
niumsalzen der Formel (IV) und Aminsalzen der Formel 
(V) konnen haufig ohne weitere Reinigungsoperationen 
verwendet werden. 

Gegenstand der Erfindung ist auch ein Weicnspulmit- 
tel, das keine das sichtbare Licht absorbierenden Textil- 
farbstoffe enthalt und ganz oder teilweise aus minde- 
stens einer Verbindung folgender Formel besteht: 



R 2 — N — CHj 

A. 



[R 5 coor av> 



worin bedeuten 

R l einen geradkettigen oder verzweigten aliphatischen 
Kohlenwasserstoffrest mit 8 bis 22 C-Atomen, der 1 bis 
3 C=C-Doppelbindungen und/oder 1 bis 3 OH-Grup- 
pen enthalten kann, 

R 2 und R 3 , gleich oder verschieden, je einen Alkylrest 
mit 1 bis 4 C-Atomen sowie 

R 5 einen geradkettigen oder verzweigten, aliphatischen 
KDhlenwasserstoffrest mit 8 bis 40 C-Atomen, der 1 
oder 2 COOH-Gruppen, 1 bis 3 C-C-Doppelbindun- 
gen, 1 bis 3 CHOH-Gruppen sowie einen Ring enthalten 
kann. 

Die Verbindungen der Formel (IV) konnen Verbin- 
dungen der Formel (V) beigemischt enthalten. Sowohl 
die Verbindungen der Formel (IV) wie auch deren Mi- 
schungen mit Verbindungen der Formel (V) kdnnen, wie 
oben beschrieben, hergestellt werden. Die Verbindun- 
gen der Formel (IV) sowie auch deren Mischungen mit 
Verbindungen der Formel (V) zeigen auf Textilien deut- 
lich weichmachende Eigenschaften, so daB sie insbeson- 
dere in der Textilveredelung und Faserpraparation, in 
Wascheweichspfilmitteln oder in Waschpulvern einge- 
setzt werden konnen. Auf dem bevorzugten Anwen- 
dungsgebiet in Wascheweichspulmitteln zeigen diese 
Verbindungen nicht die Nachteile des Standes der Tech- 
nik beziehungsweise zeigen diese in deutlich verringer- 
tem MaBe. Dies gilt insbesondere fur ihre besonders 
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gute Loslichkeit und Dispergierbarkeit, so daB sie sich 
auch in kaltem Spul wasser leicht verteilen lass en. 

Bei der Bereitung von flQssigen Wascheweichspillmit- 
teln werden die erfindungsgemaBen Verbindungen 
zweckmaBig in Form ihrer konzentrierten Losungen in 5 
niederen Alkanolen, vorzugsweise Isopropanol oder im 
Gemisch dieser AJkanole mit Wasser eingesetzt. Die 
erfindungsgemaBen Wascheweichspulmittel enthalten 
in diesem Fall eine bestimmte Menge solcher niederen 
AJkanole (etwa 5 bis 30 Gew.-%), insbesondere weisen 10 
diese AJkanole 1 bis 5 C-Atome auf. 

Ein weiterer Bestandteil der Wascheweichspulmittel 
konnen iibliche nicht-ionische Dispergatoren oder 
Emulgatoren auf Basis von Oxalkylaten sein, die zusatz- 
lich dazu beitragen, daB das Wascheweichspulmittel in 15 
kaltem Wasser gut dispergierbar ist Geeignete nicht-io- 
nische Dispergatoren sind beispielsweise Umsetzungs- 
produkte von jeweils etwa 2 bis 12mol Ethylenoxid 
(EO) mit einem Alkylphenol wie Xylenol, aber auch mit 
einem Alkylphenol mit einem langen Alkylrest von 8 bis 20 
10 C-Atomen oder mit einem Fettalkohol mit 8 bis 15 
C- Atom en, insbesondere Umsetzungsprodukte von et- 
wa 5 bis 8 mol EO mit 1 mol Alkylphenol oder mit 1 mol 
eines Fettalkohols oder eines Gemisches solcher Fettal- 
kohole. Ebenfalls eingesetzt werden konnen Umset- 25 
zungsprodukte von jeweils 2 bis 12 mol Ethylenoxid mit 
Aminen, wie primaren Alkylaminen oder sekundaren 
Dialkylaminen. Die Menge dieser nicht-ionischen Ver- 
bindungen betragt 3 bis 10 Gew.-% bei schwach kon- 
zentrierten Wascheweichspulmitteln mit einem Gehalt 30 
der erfindungsgemaBen Verbindungen von 10 bis 30 
Gew.-%. Hoher konzentrierte Wascheweichspulmittel 
mit einem Gehalt der erfindungsgemaBen Verbindun- 
gen von 30 bis 70 Gew.-% enthalten vorzugsweise 5 bis 
20 Gew.-% der nicht-ionischen Dispergatoren. Bei den 35 
verdunnten, in der Konzentration handelsublichen Wa- 
scheweichspulmitteln mit einem Gehalt an den erfin- 
dungsgemaBen Verbindungen von weniger als 10 
Gew.-%, insbesondere einem Gehalt von 1 bis 5 
Gew.-%, ist die Zugabe von solchen Dispergatoren 40 
nicht erforderlich, sie kann aber beispielsweise bei 0,1 
bis 3 Gew.-% liegen. 

Die hoher konzentrierten Wascheweichspulmittel 
enthalten dariiber hinaus vorzugsweise noch 5 bis 30 
Gew.-% eines Ethylenglykols, Propylenglykols, Polyet- 45 
hylenglykols, Polypropylenglykols oder die (Ci— C4)A1- 
kylether dieser Verbindungen. Von dieser Produktgrup- 
pe kommen nur solche Verbindungen in Frage, die flus- 
sig sind Diese Verbindungen zeigen in den Wasche- 
weichspulmitteln eine losungsvermittelnde Wirkung. 50 

Die Herstellung der Wascheweichspulmittel kann 
durch einfaches Vermischen der Komponenten oder ih- 
rer konzentrierten Losung geschehen. Gegebenenfalls 
konnen auch Parfums, optische Aufhellungsmittel oder 
weitere Hilfsstoffe zugesetzt werden. Zur Einstellung 55 
der gewtinschten Endkonzentration wird gegebenen- 
falls noch mit der hierfur notwendigen Menge Wasser 
verdunnt. Die Mengen der einzelnen Komponenten 
werden innerhalb der angegebenen Grenzen so ge- 
wahlt, daB die Summe der Komponenten im fertigen 60 
MitteL einschlieBlich eventuell zusatzlicher Mengen an 
Wasser, Parfums und anderen Zusatzstoffen, 100 
Gew.-% betragt. 

Die Einsatzmenge der Wascheweichspulmittel be- 
tragt, bezogen auf eine WaschmaschinenfOllung an Wa- 65 
sche (ca. 4 kg), 80 bis 150 ml, 30 bis 70 ml beziehungswei- 
se 10 bis 20 ml fur ein Wascheweichspulmittel mit einem 
Gehalt an erfindungsgemaBen Verbindungen von 2 bis 



10 Gew.-%, 10 bis 30 Gew.-% beziehungsweise 30 bis 70 
Gew.-%. 

Die die erfindungsgemaBen Verbindungen enthalten- 
den Wascheweichspulmittel, die gute weichmachende 
Eigenschaften aufweisen, lassen sich in kaltem Wasser 
gut dispergieren, ohne daB es zu einer storenden Gelbil- 
dung kommt Hierbei ist es von Vorteil, daB sie auch als 
Konzentrate mit geeigneten Dosiervorrichtungen di- 
rekt in Haushaltswaschmaschinen eingegeben werden 
konnen. Diese gute Loslichkeit erlaubt es auch, sie als 
Konzentrate erst kurz vor ihrer Eingabe in die Wasch- 
maschine zu verdunnen, so daB die Wascheweichspul- 
mittel auch in konzentrierter Form und nicht nur als 
verdunnte waBrige Losungen gehandelt werden kon- 
nen. Dadurch entfallt die Notwendigkeit, auf alien Stu- 
fen des Handels groBere, letzten Endes Uberflilssige 
Mengen Wasser transportieren zu mussen. 

Nachfolgende Beispiele soUen die Erfindung naher 
erlautern: 

Beispiel 1 

In einen Glasautoklaven von 1 dm 3 Inhalt, der mit 
einem Ruhrer und einem Innenthermometer ausgestat- 
tet ist, werden 145,8 g (0,5 mol) einer Mischung von Al- 
kyldimethylaminen mit folgender Kettenlangenvertei- 
lung der Alkylgruppe: Ci 2 « 1 Mol-%; Ci 4 = 3,2 Mol-%; 
Ci6-35,8MoI-%; C, 8 - 58,9 Mol-%; C 2 o= 1,1 Mol-% 
(Aminzahl 192,4; durchschnittliche Molmasse 
291,6 g/mol) und 225,2 g (2,5 mol) Dimethylcarbonat ge- 
geben, mit Stickstoff gespiilt und unter Ruhren auf eine 
Innentemperatur von 140°C erwarmt. Die Reaktionsmi- 
schung wird 6 Stunden unter Ruhren auf 140 bis 142°C 
gehalten, wobei der Druck im Autoklaven von 0^9 auf 
0,43 MPa ansteigt Nun wird auf 85° C abgekuhlt und auf 
normalen Atmpspharendruck entspannt. Nach 
^-NMR-spektroskopischer Analyse hat sich das Amin- 
gemisch vollstandig mit dem Dimethylcarbonat umge- 
setzt. 

Es wurden nun 40 cm 3 Isopropanol zugegeben und 
bei einer Autoklaven- Innentemperatur von 90 bis 
100°C mit Unterdruck bis 0,065 MPa, insgesamt 109 g 
fliichtiger Verbindungen (Dimethylcarbonat und Iso- 
propanol), abdestilliert AnschlieBend wird bei 100°C 
innerhalb 25 min eine Mischung von 134,8 g (0,5 mol) 
eines Fettsauregemisches mit folgender Kettenlangen- 
verteilung: Ci 6 = 54 Mol-%; C u -46 Mol-% (Saurezahl 
208, durchschnittliche Molmasse 269,1 g/mol) und 
15 cm 3 Isopropanol unter Ruhren zugetropft und dann 
wahrend 50 min bei einer Temperatur von 100°C bis 
zum Erreichen eines Unterdruckes von 0,03 MPa insge- 
samt 86 g fliichtige Verbindungen abdestilliert. Bei 
Raumtemperatur werden als fester RQckstand 315 g ei- 
nes Gemisches von Verbindungen der Formel 



CH 3 
R l — N — CHj 
CHj 



[R 5 COO]- 



erhalten, worin bedeuten: 

R 1 = AlkyI Ci 2 ; Cm; Q 6 ; Cjs und C20 in der oben angege- 
benen Kettenlangenverteilung und 
R 5 =* Alkyl C15 und C17 im Molmengenverhaltnis 5,4 : 4,6. 
Nach gaschromatographischer Analyse enthalt das 
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Gemisch 4,4 Gew.-%, bezogen auf das Gemisch, restli- 
ches Isopropanol, was jedoch fOr die Verwendung des 
erzeugten Produktes, beispielsweise als Wascheweich- 
spulmittel, nicht stort 

Beispiel 2 

In dieselbe Apparatur, wie in Beispiel 1 beschrieben, 
werden 122,6 g (0,5 mol) Tetradecyldimethylamin (Am- 
inzahl 2283) und 45,0 g (0,5 mol) Dimethylcarbonat ge- 
geben, mit Stickstoff gespttlt und 10 Stunden unter Ruh- 
ren auf eine Innentemperatur von 132 bis 142° C bei 
einem Druck von 0,18 bis 0,2 MP a erwarmt, dann auf 
100°C abgekuhlt und entspannt Nach 1 H-NMR-spek- 
troskopischer Analyse hat sich mit einem Umsatz von 
80% Tetradecyl'trimethyl-ammonium-metliylcarbonat 
gebildet Nun werden unter fortgesetztem Ruhren nach- 
einander mit einer Kolbenpumpe wahrend 5 min 16^8 g 
Methanol und wahrend 20 min 148,9 g (0,5 mol) Isbste- 
arinsaure (Saurezahl 188,4) zugegeben und anschlie- 
Bend bei 80 bis 100° C bis zum Erreichen eines Unter- 
druckes von 0,003 MPa die fluchtigen Bestandteile (vor- 
wiegend Methanol und Dimethylcarbonat) abdestilliert 
Es werden 265 g eines bei Raumtemperatnr festen Ge- 
misches erhalten, das nach ^-NMR-spektroskopischer 
Analyse zu 80 Gew.-°/o aus Tetradecyl-trimethyl-ammo- 
nium-isostearat und zu 20 Gew.-% aus Tetradecyl-di- 
methyl- ammonium-isostearat (beide Gewichtsprozent- 
Angaben bezogen auf das Gemisch) besteht. 

Beispiel 3 

In dieselbe Apparatur, wie in Beispiel 1 beschrieben, 
werden 1 16,1 g (0,4 mol) einer Mischung von Alkyldime- 
thylaminen derselben Zusammensetzung wie in Beispiel 
1 und 180,2 g (2,0 mol) Dimethylcarbonat gegeben, mit 
Stickstoff gespult und 3 Stunden unter Ruhren auf eine 
Innentemperatur von 135 bis 137° C bei einem Druck 
von 0,22 bis 0,26 MPa erwarmt. Nun werden innerhalb 1 
Stunde bei Temperaturen von 137 bis 110 a C 68 g fltich- 
tige Verbindungen (uberwiegend Dimethylcarbonat) 
abdestilliert und anschlieBend bei 90°C wahrend 35 min 
eine fhlssige Mischung von 129,6 g (0,48 mol) des in Bei- 
spiel 1 beschriebenen Fettsauregemisches (Qe und Qs) 
und 85 cm 3 Isopropanol zudosiert. Danach werden bei 
Temperaturen von 90 bis 1 00° C bis zum Erreichen eines 
Unterdruckes von 0,065 MPa wahrend 40 min insge- 
samt 96 g flflchtige Verbindungen (vorwiegend Isopro- 
panol, Methanol und Dimethylcarbonat) abdestilliert Es 
werden 245 g eines bei Raumtemperatur festen Gemi- 
sches erhalten, das nach ^-NMR-spektroskopischer 
Analyse zu 75 Gew -% aus Verbindungen der Formel 



CH 3 
I 

R 1 — N— H 
I 

CH 3 



10 



[R 5 COOr 



10 



und zu 17 Gew -% aus Verbindungen der Formel 
R 5 COOH 



besteht, wobei sich die Gewichtsprozent-Angaben auf 
das gesamte erhaltene feste Gemisch beziehen und in 
15 den oben genannten Formeln beziehen: 

R 1 » Alkyl C12; C14; Cie; Ci 8 und C20 in der in Beispiel 1 

angegebenen Kettenlangen-Verteilung und 

R 5 « Alkyl C15 und C17 im Molmengenverhaltnis 

5,4:4,6. 



20 



Beispiel 4 



25 



30 



In dieselbe Apparatur, wie im Beispiel 1 beschrieben, 
werden 1 12,6 g (0388 mol) einer Mischung von Alkyldi- 
methylaminen derselben Zusammensetzung wie in Bei- 
spiel 1 und 86,2 g (0,957 mol) Dimethylcarbonat gege- 
ben, mit Stickstoff gespult und 4 Stunden unter Ruhren 
auf eine Innentemperatur von 135 bis 142° C, bei einem 
Druck von 0,22 bis 0,38 MPa erwarmt. Nun wird auf 
80° C abgekuhlt, auf normalen Atmospharendruck ent- 
spannt und nacheinander 36 g Isopropanol und 18 g 
(1 mol) Wasser unter RQhren zugetropft Die Innentem- 
peratur wird auf 75 bis 80° C gehalten und nach der 
Wasserzugabe wahrend 25 min unter fortgesetztem 
35 Riihren 104,7 g (0,388 mol) des auf 80° C vorgewarmten, 
in Beispiel 1 beschriebenen Fettsauregemisches (C l6 
und Cis) tropfenweise zugegeben. AnschlieBend werden 
bei 90° C bis zum Erreichen eines Unterdruckes von 
0,067 MPa insgesamt 85,7 g fluchtige Verbindungen ab- 
40 destilliert Es werden 244 g eines bei Raumtemperatur 
festen Gemisches erhalten, das nach l H-NMR-spektro- 
skopischer Analyse 90 Gew.-% Verbindungen der For- 
mel 



45 



50 



CH 3 

R 1 — N — CH 3 
I 

CH 3 



[R 5 coor 



CH 3 

R 1 — N— CH 3 
I 

CH 3 



[R 5 coor 



zu 8 Gew.-% aus Verbindungen der Formel 



worin bedeuten: 

R 1 = Alkyl C12; Q 4 ; Cie; Ci» und C 2 o in der in Beispiel 1 
55 angegebenen Kettenlangen-Verteilung und 

R 5 = Alkyl C15 und C17 im Molmengenverhaltnis 
5,4 : 4,6 ferner 4,5 Gew.-% Wasser und 5,5 Gew.-% Iso- 
propanol enthalt, wobei sich alle Gewichtsprozent-An- 
gaben auf das gesamte erhaltene feste Gemisch bezie- 
60 hen. 

Anwendungsbeispiele 

Im folgenden sind einige typische Rezepturen fur Wa- 
65 scheweichspulmittel mit einem Gehalt an einer Verbin- 
dung der Formel (IV) zusammengestellt Prozentanga- 
ben sind auf das Gewicht bezogen. 



11 

Beispiel I 
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Em in der Konzentration eines der handelsublichen 
Waschenachbehandlungsmittel (Wascheweichspulmit- 
tel) angesetztes Mittel enthalt 5% der Verbindung nach 
^Beispiel 1 der zuvor beschriebenen Beispiele; der Rest- 
gehalt bis auf 100% sind Wasser, Parfum und Emulga- 
tor. 100 ml dieses Mittels werden in einer Waschmaschi- 
ne (4 kg Ftlllmenge) im letzten Sptilbad zugegeben, wo- 
nach die behandelte Wasche einen hervorragenden wei- 
chen Griff aufweist, der in der GroBenordnung dem mit 
einem handelsQblichen Wascheweichspulmittel (mit ei- 
nem Gehalt an Distearyldimethyl-ammoniumchlorid) zu 
erzielenden Griff vergleichbar ist. 

Beispiel II 



10 



15 



Ein als Wascheweichspulmittel-Konzentrat angesetz- 
tes Mittel enthalt 20% der Verbindung nach Beispiel 2; 
der Restgehalt bis auf 100% sind Wasser, Parfum und 20 
Emulgator. Mit 20 ml dieses Mittels als Spulbadzusatz, 
wie in Beispiel I beschrieben, wird ein dem Beispiel I 
vergleichbares Ergebnis erzielt. 



Beispiel III 



25 



Ein als hochkonzentriertes Wascheweichspulmittel 
angesetztes Mittel enthalt 67% der Verbindung nach 
Beispiel t, 10% Emulgator (ethoxyliertes Nonylphenol 
mit 6 EO-Einheiten), 20% Diethylenglykol und 3% Par- 30 
fum. Bereits ab etwa 5 ml dieses Mittels als Spulbadzu- 
satz, wie in Beispiel I beschrieben, wird ein dem Beispiel 
I vergleichbares Ergebnis erzielt 



Beispiel IV 

Von einem nach dem zuvor beschriebenen Beispiel 1 
hergestellten pulverisierten Produkt werden 5 
Gew.-Teilen zu 100 Gew.-Teilen eines IEC-Waschmit- 
tels mit Perborat gegeben. Mit dieser Mischung werden 
in einer auf die Wasserharte wie Qblich abgestimmten 
Dosierung Textilien gewaschen. Zum Vergleich werden 
mit dem gleichen Waschmittel in der gleichen Dosie- 
rung, jedoch ohne Zugabe des nach Beispiel 1 herge- 
stellten Produktes, dieselbe Menge Textilien gewa- 
schen. Gegenuber dem Vergleichsversuch zeigen die 
Textilien, die mit dem Zusatz nach Beispiel 1 gewaschen 
wurden, einen deutlich angenehmeren, weichen Griff. 

Patentanspruche 

1. Verfahren zur Herstellung von quaternaren Am- 
mo niumsalzen durch Reaktion von 1 mol von min- 
destens einer Verbindung der Formel 



35 



40 



45 



50 



55 



R 2 — N (I) 

L> 

in der bedeuten 

R 1 einen geradkettigen oder verzweigten, aliphati- 
schen Kohlenwasserstoffrest mit 8 bis 22 C-Ato- 
men, der 1 bis 3 C = C-Doppelbindungen und/oder 
1 bis 3 OH-Gruppen enthalten kann sowie R 2 und 
R 3 , gleich oder verschieden, je einen Alkylrest mit 1 



60 



65 



bis 4 C-Atomen, 

mit 0,5 bis 6 mol einer Verbindung der Formel 

R 4 OCOOCH 3 (II) 

in der R 4 Methyl- oder Ethyl- bedeutet, 
bei 100 bis 200° C unter einem Druck von 0,095 bis 
1,5 MPa, nach Beendigung der Reaktion Zugabe 
einer Carbonsaure zur Reaktionsmischung sowie 
Abtrennung der entstehenden Verbindungen der 
Formeln C0 2 und R 4 OH, worin R 4 die obengenann- 
te Bedeutung hat, 

dadurch gekennzeichnet, da3 nach Beendigung 
der Reaktion der Verbindungen der Formeln (I) 
und (II) und, wenn erforderlich, Abtrennung der 
Hauptmenge der nichtumgesetzten Verbindung 
der Formel (II) der Reaktionsmischung je 1 mol der 
eingesetzten Verbindung der Formel (I) 1 bis 2 mol 
von mindestens einer Carbonsaure der Formel 

R 5 COOH (III) 

worin R 5 einen geradkettigen oder verzweigten, 
aliphatischen Kohlenwasserstoffrest mit 8 bis 40 
C-Atomen, der I oder 2 COOH-Gruppen, 1 bis 3 
C=C-Doppelbindungen, 1 bis 3 CHOH-Gruppen 
sowie einen Ring enthalten kann, bedeutet, zuge- 
setzt werden, die Temperatur auf 40 bis 140° C ein- 
gestellt wird und nach Abtrennung der entstande- 
nen Verbindungen der Formeln CO2 und R 4 OH die 
verbleibende Verbindung der Formel 



R 3 — N — CHj 
R 3 



[R 5 COOr (IV) 



wenn erforderlich weiter gereinigt wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB nach Beendigung der Reaktion zwi- 
schen den Verbindungen der Formeln (I) und (II) 
und gegebenenfalls Abtrennung eines Teils der 
nichtumgesetzten Verbindung der Formel (II) der 
Reaktionsmischung je 1 mol der in dieser Mischung 
verbliebenen Verbindung der Formel (II) 1 bis 
10 mol Wasser zugesetzt werden. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB R 1 einen geradkettigen oder ver- 
zweigten, aliphatischen Kohlenwasserstoffrest mit 
12 bis 20 C-Atomen, der 1 bis 3 C = C-Doppelbin- 
dungen und/oder 1 bis 3 OH-Gruppen enthalten 
kann, bedeutet. 

4. Verfahren nach einem oder mehreren der An- 
spruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB R 5 
einen geradkettigen oder verzweigten, aliphati- 
schen Kohlenwasserstoffrest mit 8 bis 22 C-Ato- 
men, der 1 bis 3 C=C-Doppelbindungen und/oder 
1 bis 3 OH-Gruppen enthalten kann, bedeutet. 

5. Verfahren nach einem oder mehreren der An- 
spriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB nach 
Zusatz der Verbindung der Formel (III) die Tempe- 
ratur der Reaktionsmischung auf 60 bis 120° C ein- 
gestellt wird. 

6. Wascheweichspulmittel, das keine das sichtbare 
Licht absorbierenden Textilfarbstoffe enthalt, da- 
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durch gekennzeichnet, daB es ganz oder teflweise 
aus mindestens einer Verbindung folgender Fonnel 
besteht: - 



R' 

R 1 — N— CH 3 

I. 



[R 5 coor av> 



10 



worinbedeuten 

R 1 einen geradkettigen oder verzweigten aliphati- 
schen Kohlenwasserstoffrest mit 8 bis 22 C-Ato- 15 
men, der 1 bis 3 C^ODoppelbindungen und/oder 
1 bis 3 OH-Gruppen enthalten kann, 
R 2 und R 3 , gleich oder verschieden, je einen Alkyl- 
rest mit 1 bis 4 C-Atomen sowie 

R 5 einen geradkettigen oder verzweigten, aliphati- 20 
schen Kohlenwasserstoffrest mit 8 bis 40 C-Ato- 
men, der 1 oder 2 COOH-Gruppen, 1 bis. 3 C— C- 
Doppelbindungen, 1 bis 3 CHOH-Gruppen sowie 
einen Ring enthalten kann. 

7. Wascheweichspulmittel nach Anspruch 6, da- 25 
durch gekennzeichnet, daB R 5 in der Verbindung 
der Formel (TV) die gleiche Bedeutung hat wie R 1 
und gleich oder verschieden von R l sein kann. 



30 
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ABSTRACT 

A tertiary amine carrying two short-chain and one long-chain aliphatic 
hydrocarbon radicals on the nitrogen atom is reacted with dimethyl or methylethyl 
carbonate, if necessary, excess carbonate is removed, and brought to reaction at 
40 to 140°C with a long-chain aliphatic carboxylic acid, optionally with the 
addition of solvents. After removal of the volatile reaction products and, if 
present, the solvent, the ammonium salt remains as a residue which can often be 
used without further purification, for example as a constituent of laundry soft 
rinses. 

DESCRIPTION 

The invention pertains to a process for the preparation of quaternary ammonium 
salts of long-chain aliphatic carboxylic acids, which carry three short-chain and 
one long-chain aliphatic hydrocarbon radical on the nitrogen atom, and to the use 
of said quaternary ammonium salt as a constituent in laundry soft rinses. 
It is known from IT-PS 1 1 53 530 to prepare quaternary ammonium-alkyl 
carbonates by reacting tertiary amines, for example int. al. dimethylstearyl amine 
with dialkyl carbonates, for example dimethyl carbonate, optionally in the 
presence of a catalyst and/or in the presence of a solvent, and after separation of 
the excess dialkyl carbonate with a stoechiometric amount of an acid, such as 



formic, acetic, hydrochloric, hydrobromic, hydriodic or sulphuric acid, and to 
further react at 20 to 25°C, in which process the quaternary ammonium salts of 
these acids are obtained. Nothing is stated about a reaction with longer-chain 
carboxylic acids and the conditions to be used in such a process. 
Further, from US-PS 3,223,718 quaternary ammonium salts of longer-chain 
carboxylic acids, such as stearic acid, are known as well as their use as fabric 
softeners, which salts carry, in addtion to one or two long-chain alkyl radicals, a 

-CH 2 CH 2 OH-group on the nitrogen atom. 
From US-PS 4,392,965 int. al. quaternary ammonium salts of carboxylic acids 
with 12 to 22 C-atoms, which have two longer-chain alkyl radicals on the nitrogen 
atom, are known as fabric softeners. 

Furthermore, from EP 7 135-B1 manufacturing subject-matter for softening 
textiles in a dryer is known which contains a softening amount of a fabric 
softening agent having a melting point of 35 to 100°C and 5 to 100% of a tertiary 
amine salt of an aliphatic carboxylic acid with 12 to 22 C-atoms, which in addition 
to a hydrogen atom contains at least one aliphatic group with 12 to 22 C-atoms 
on the nitrogen atom. 

The described ammonium or amine salts have at least one of the following 
drawbacks: 

a) expensive preparation; b) failing stability against hydrolysis on storage as such 
or together with other textile treatment agents, as a result of which the viscosity 
and other properties as fabric softener are negatively influenced, and c) an 
unequal cationic load over the entire pH-range, as a result of which in certain 
formulations the effectiveness is unfavourably influenced. 

Finally, GB-PS 12 35 107 describes a process for dyeing materials consisting 
wholly or partially of synthetic polyamide in the presence of jute, in which process 
in addition to the dye use is made int. al. of cetyltrimethyl-ammonium-stearate. 
The present invention has for its object to make available a process with which 
quaternary ammonium salts of longer-chain carboxylic acids, which carry a long- 
chain and three short-chain alkyl radicals on the nitrogen atom, can be obtained 
in good yields without the accrual of waste water contaminating salts. A further 



object of the invention is to provide compounds for laundry soft rinses which do 

not have the drawbacks elucidated above and in particular are hydrolysis-stable. 

This object is met by means of a process for the preparation of quaternary 

ammonium salts by reacting 1 mole of at least one compound of the formula 

R 1 
I 

R 2 - N (I) 
I 

R 3 

wherein 

R 1 stands for a linear or branched, aliphatic hydrocarbon radical with 8 to 22 C- 
atoms, which can contain 1 to 3 C=C-double bonds and/or 1 to 3 OH-groups, and 
R 2 and R 3 may be the same or different and each stand for an alkyl radical with 1 
to 4 C-atoms, 

with 0.5 to 6 moles of a compound of the formula 
R 4 OCOOCH 3 (II) 

wherein R 4 stands for methyl or ethyl at 100 to 200°C under a pressure of 0.095 
to 1.5 MPa, after conclusion of the reaction adding a carboxylic acid to the 
reaction mixture as well as separating the forming compounds of the formulae 
C0 2 and R 4 OH, wherein R 4 has the meaning given above, characterised in that 
after conclusion of the reaction the compounds of formulae (I) and (II) and, if 
required, separation of the main amount of unreacted compound of formula (II), 
there are added to the reaction mixture per 1 mole of the used compound of 
formula (I) 1 to 2 moles of at least one carboxylic acid of the formula 
R 5 COOH (III) 

wherein R 5 stands for a linear or branched, aliphatic hydrocarbon radical with 8 
to 40 C-atoms, which can contain 1 or 2 COOH-groups, 1 to 3 C=C-double 
bonds, 1 to 3 CHOH-groups, as well as a ring, the temperature is set to 40 to 
140°C, and after separation of the formed compounds of formulae C0 2 and 
R 4 OH the remaining compound of the formula 



[formula (IV)] 



is further purified if required. 

Because of the favourable properties of the compounds of formula (IV) obtained 
therefrom, as compounds of formula (I) are preferably used those wherein R 1 
stands for a linear or branched aliphatic hydrocarbon radical with 12 to 20 C- 
atoms, which can contain 1 to 3 C=C-double bonds and/or 1 to 3 OH-groups. In 
particular use is made of those compounds of formula (I) wherein R 1 stands for a 
linear or branched aliphatic hydrocarbon radical with 14 to 18 C-atoms, which 
can contain one C=C-double bond and/or one OH-group. The radicals R 2 and R 3 
in the compound of formula (I) preferably stand for methyl or ethyl, in which case 
they may be the same or different among themselves. For the process according 
to the invention also several compounds of formula (I) may be used. 
Because of easy obtainability and good reactivity, as compounds of formula (II) 
preferably dimethyl carbonates are used. 

Per 1 mole of one or more compounds of formula (I) 0.5 to 6 moles of compound 
of formula (II) are used. In principle, it is also possible to use more than 6 moles 
of compound (II), however, this would mean an additional expense which stands 
in no relation to the additionally obtained action. Preferably, of the compound of 
formula (II) 0.7 to 5 and especially 1 to 3 moles are used per 1 mole of 
compound of formula (I). 

Provided that of the compound of formula (II) less than 1 mole is used per 1 mole 
of the compound of formula (I), a part of the latter compound remains unchanged 
in the reaction mixture. In the subsequent reaction with a carboxylic acid of 
formula (III) this part forms an amine salt of the formula 

[formula (V)] 

so that a mixture of compounds of formulae (IV) and (V) is obtained. The same is 
achieved if of the compound of formula (II) 1 mole or more per 1 mole of 
compound of formula (I) is used, but the reaction of the two compounds is ended 
prematurely, for example by distilling off of the compound of formula (II). In the 



latter process a part of the compound of formula (II) has to be separated in any 
case, which is not required in the process described earlier. The obtained 
mixtures of compounds of formulae (IV) and (V) can be used for many fields of 
application equally well or even with advantage vis-a-vis the compounds 
corresponding exclusively to formula (IV). 

The reaction of the compounds of formulae (I) and (II) is carried out at a 
temperature of 100 to 200°C. Below 100°C the reaction generally proceeds 
unnecessarily slowly, above 200°C increasingly undesired side reactions occur. 
Preferably, the work is done in a temperature range of 120 to 160°C. The 
pressure is not critical for the reaction, expediently it is carried out under normal 
atmospheric pressure or, if this is higher, under the autogenous pressure of the 
reaction mixture. The pressure range used is about 0.095 to 1.5, preferably 0.095 
to 0.5 MPa. 

The duration of the reaction between the compounds of formulae (I) and (II) 
depends on the selected reaction temperature, the reaction partners, and the 
quantitative ratios. In general, the reaction is concluded within 1 to 12 hours. 
Provided a molar excess of compounds of formula (II) is used, the main amount 
of the compound or compounds of formula (II) which has/have remained 
unchanged in the reaction is separated. This can be done in various ways, for 
example by means of distilling, if required under reduced pressure, at 
temperatures of 80 to 100°C, in which case organic inert liquids forming an 
azeotropic mixture with the compound(s) of formula (II) to be separated can be 
added to make the separation easier. Suitable compounds are for example 
alkanols, such as n-propyl alcohol, sec-butyl alcohol or isobutyl alcohol, 
especially methanol, ethanol, isopropanol, as well as mixtures thereof. 
In one embodiment of the processs according to the invention, after conclusion of 
the reaction between the compounds of formulae (I) and (II), and optionally 
separation of a part of the unreacted compound or compounds of formula (II), 1 
to 10 moles of water can be added to the reaction mixture per 1 mole of the 
compound or compounds of formula (II) still remaining in this mixture. In addition 
to the addition of water, organic liquids, for example methanol, ethanol or 



isopropanol can be used, in which case the compound or compounds of formula 
(II) are volatile as tertiary azeotropes. In principle, it is also possible to use more 
than 10 moles of water, but in general this does not produce any additional 
effect. 

After separation of the main amount of unreacted compound or compounds of 
formula (II) the temperature of the reaction mixture is set to 40 to 140°C and per 
1 mole of compound or compounds of formula (I) used 1 to 2, preferably 1 to 1.2 
moles of at least one carboxylic acid of formula R 5 COOH (III) are added. In said 
formula R 5 has the meaning given above in more detail. Preferably, at least one 
carboxylic acid of formula (III) is used, wherein R 5 stands for a linear or branched 
aliphatic hydrocarbon radical with 8 to 22 C-atoms, which can contain 1 to 3 
C=C-double bonds and/or 1 to 3 OH-groups. Especially preferably, R 5 is a linear 
or branched aliphatic hydrocarbon radical with 14 to 20 C-atoms. Suitable 
carboxylic acids are for example caprylic acid, pelargonic acid, carpinic acid, 
undecanoic acid, laurinic acid, myristic acid, pentadecanoic acid, palmitic acid, 
stearic acid, arachic acid (eicosanic acid), behenic acid, lauroleic acid, 
myristoleic acid, palmitoleic acid, oleic acid, erucic acid, linoleic acid, 
eicosadienic acid, linolenic acid, elaeostearinic acid, calendulic acid, petroselinic 
acid, hydroxystearic acid, ricinelaidic acid, ricinoleic acid, sebacic acid, 
octadecandicarboxylic acid, dimerised or trimerised unsaturated fatty acids, such 
as dimerised linoleic acid, or the products Pripol® 1017 of Unichema, Emmerich 
and diacid® 1550 of Westvaco. Mixtures of various carboxylic acids can also be 
used. 

If before or after the addition of the compound or compounds of formula (III) the 
temperature of the reaction mixture is set to less than 40°C, then an 
unnecessarily slow, not very complete reaction is observed; also, such low 
temperatures often require the use of unnecessarily high amounts of solvent to 
be able to carry out the reaction in the liquid phase. Above 140°C undesired side 
reactions occur, as well as increasingly decomposition of the obtained compound 
or compounds of formula (IV). Preferably, the temperature of the reaction mixture 
is set to 60 to 120°C and in particular to 80 to 100°C. The prevailing pressure is 



not critical. Work is expediently done at atmosphweric pressure or the 
autogenous pressure of the reaction mixture. 

In a preferred embodiment of the invention, work is done without the addition of 
solvents. However, it can be useful in certain cases to make use of solvent, 
especially when work should be done at low reaction temperatures in the range 
of about 40 to 70°C, in which the used carboxylic acid is not or only partially 
melted, or when the viscosity of the reaction mixture is so high that the common 
methods, such as for example stirring, only give an unsatisfactory intermixing. 
Suitable solvents are for example n-propanol, dialkyl ether with 2 to 6 C-atoms in 
the alkyl radicals, ethylene glycol and the higher homologues thereof, such as 
diethylene glycol, triethylene glycol, as well as the monoalkyl ethers thereof with 
1 to 3 C-atoms in the alkyl group and especially methanol, ethanol, isopropanol, 
n-butanol, iso-butanol, as well as dialkylglycol ethers with 1 to 3 C-atoms in the 
alkyl groups. One or more solvents can be used, with the amounts thereof 
expediently being measured such that the reaction mixture is homogeneously 
liquid and not too high-viscous. 

When work is done at higher reaction temperatures, for example above 60°C, it 
is often to be recommended to heat the compound or compounds of formula (III), 
provided they are not already liquid, to above their melting point prior to the 
addition. 

After the addition of the compound or compounds of formula (III) to the reaction 
mixture of the compounds of formulae (I) and (II) CO2 forms; further, in particular 
at higher reaction temperatures, also the formed compound of formula R 4 OH is 
distilled off in the form of vapour. The end of the reaction generally is to be 
recognised from the fact that there is no longer any formation of gas. The 
reaction time differs depending on the selected reaction temperature and the 
reaction partners used and generally is between 0.1 and 5 hours. 
During and after conclusion of the reaction, which sets in with the addition of the 
compound or compounds of formula (III), if required, radicals of CO2 and the 
formed compound of formula R 4 OH as well as optionally used solvents can be 
distilled off under reduced pressure, for example 0.5 to 80 kPa, at temperatures 



of 60 to 110°C, preferably 80 to 100°C. Recovery, of the compound R 4 OH by 
means of condensation is expedient. During this distillation, as also during the 
above-described separation of the excess compound or compounds of formula 
(II) in the vapour form from the reaction mixture, it can be expedient to work 
under an inert buffer gas, for example nitrogen or argon. 

The compound of formula (IV) prepared according to the invention remains as 
residue and can, if required, be purified by a further purification operation, for 
example a steam distillation to remove impurities and/or a treatment to improve 
the colour, for example with active carbon, or also by recrystallising from suitable 
solvents. Often, however, such a purification is not required for the envisaged 
application. The compounds or mixtures of compounds prepared according to the 
invention can also be sprayed to free them of remaining, easily vaporising 
compounds, for example solvents, and to obtain free-flowing powder. 
While carrying out the reactions described in greater detail above, the reaction 
mixture expediently is continuously moved and mixed through by means of the 
common methods, for example stirring, shaking or turning with a shovel. 
The process according to the invention makes possible the preparation of 
quaternary ammonium salts of longer-chain carboxylic acids, which carry one 
longer and three short-chain alkyl radicals on the nitrogen, with good space-time 
yields and without waste water contaminating salts being formed in the common 
uncomplicated reaction equipment, in which process reaction partners used in 
excess can be recovered, as can compounds formed in the reaction which can 
be advantageously used. The obtained quaternary ammonium salts of formula 
(IV) or mixtures of ammonium salts of formula (IV) and amine salts of formula (V) 
can often be used without further purification operations. 

The subject-matter of the invention is also a laundry soft rinse which does not 
contain any visible light absorbing textile dyes and consists wholly or in part of at 
least one compound of the following formula: 



[formula (IV)] 



wherein 

R 1 stands for a linear or branched aliphatic hydrocarbon radical with 8 to 22 C- 
atoms, which can contain 1 to 3 C=C-doubIe bonds and/or 1 to 3 OH-groups, 
R 2 and R 3 may be the same or different and each stand for an alkyl radical with 1 
to 4 C-atoms, and 

R 5 stands for a linear or branched aliphatic hydrocarbon radical with 8 to 40 C- 
atoms, which can contain 1 or 2 COOH-groups, 1 to 3 C=C-double bonds, 1 to 3 
CHOH-groups, as well as a ring. 

The compounds of formula (IV) can contain admixed compounds of formula (V). 
Both the compounds of formula (IV) and their mixtures with compounds of 
formula (V) can be prepared as described above. The compounds of formula (IV) 
as well as their mixtures with compounds of formula (V) show clearly softening 
properties on textiles, so that they can be used especially in textile finishing and 
fibre preparation, in laundry soft rinses or in detergents. In the preferred field of 
application in laundry soft rinses these compounds do not show the drawbacks of 
the state of the art or show them to a clearly reduced extent. This holds in 
particular for their especially good solubility and dispersibility, so that they can 
also be easily dispersed in cold rinsing water. 

In the preparation of liquid laundry soft rinses the compounds according to the 
invention expediently are used in the form of their concentrated solutions in low 
alkanols, preferably isopropanol or in a mixture of these alkanols with water. The 
laundry soft rinses according to the invention in this case contain a certain 
amount of such low alkanols (about 5 to 30 wt.%), in particular these alkanols 
have 1 to 5 C-atoms. 

A further constituent of the laundry soft rinses can be conventional non-ionic 
dispersing agents or emulsifiers on the basis of oxalkylates, which in addition 
contribute to the laundry soft rinse being readily dispersible in cold water. 
Suitable non-ionic dispersing agents are for example the reaction products of in 
each case about 2 to 12 moles ethylene oxide (EO) with an alkyl phenol such as 
xylenol, but also with an alkyl phenol with one long alkyl radical of 8 to 10 C- 
atoms or with a fatty alcohol with 8 to 15 C-atoms, in particular the reaction 



products of about 5 to 8 moles EO with 1 mole alkyl phenol or with 1 mole of a 
fatty alcohol or a mixture of such fatty alcohols. Also the reaction products of in 
each case 2 to 12 moles ethylene oxide with amines, such as primary 
alkylamines or secondary dialkylamines can be used. The amount of these non- 
ionic compounds is 3 to 10 wt.% for weakly concentrated laundry soft rinses with 
a content of compounds according to the invention of 10 to 30 wt.%. More highly 
concentrated laundry soft rinses with a content of compounds according to the 
invention of 30 to 70 wt.% preferably contain 5 to 20 wt.% of non-ionic dispersing 
agents. In the case of diluted laundry soft rinses in the concentration 
commercially available, with a content of compounds according to the invention 
of less than 10 wt.%, especially with a content of 1 to 5 wt.%, the addition of such 
dispersing agents is not required, but it can for example be at 0.1 to 3 wt.%. 
The more highly concentrated laundry soft rinses in addition preferably also 
contain 5 to 30 wt.% of an ethylene glycol, propylene glycol, polyethylene glycol, 
polypropylene glycol or the (Ci - C 4 ) alkyl ether of these compounds. Of this 
product group only such compounds as are liquid are eligible. These compounds 
show a solubilising action in the laundry soft rinses. 

The preparation of the laundry soft rinses can take place via a simple mixing of 
the constituents or their concentrated solution. Optionally, also perfumes, optical 
bleaching agents or further adjuvants may be added. To set the desired final 
concentration optionally dilution with the amount of water required for this takes 
place. The amounts of individual constituents are selected such within the 
indicated limits that the sum of the constituents in the ready agent, including 
optionally additional amounts of water, perfumes, and other additives, is 100 
wt.%. 

The initial amount of laundry soft rinse, calculated on a washing machine load of 
laundry (about 4 kg) amounts to 80 to 150 ml, 30 to 70 ml, and 10 to 20 ml, 
respectively for a laundry soft rinse with a content of compounds according to the 
invention of 2 to 10 wt.%, 10 to 30 wt.%, and 30 to 70 wt.%, respectively. 
The laundry soft rinses containing the compounds according to the invention, 
which have good softening properties, are readily dispersible in cold water, 



without there being a hindering gel formation. In this case it is of advantage that 
also as concentrates they can be charged directly to domestic washing machines 
with suitable dosing equipment. This good solubility also makes it possible to 
only dilute them as concentrates shortly before their introduction into the washing 
maschine, so that the laundry soft rinses can also be sold in the concentrated 
form and not just as diluted aqueous solutions. As a result there is no longer any 
need to transport large, in the end superfluous amounts of water in all steps of 
the trade. 

The invention will be further elucidated in the examples below: 
Example 1 

Into a glass autoclave with a volume of 1 dm 3 , which is equipped with a stirrer 
and an internal thermometer, are introduced 145.8 g (0.5 mole) of a mixture of 
alkyldimethyl amines with the following chain length distribution of the alkyl 
group: Ci 2 =1 mole%; Ci 4 =3.2 mole%; Ci 6 =35.8 mole%; Ci 8 =58.9 mole%; 
C2o=1.1 mole% (amine number 192.4; average molar mass 291.6 g/mole) and 
225.2 g (2.5 moles) dimethyl carbonate, rinsed with nitrogen, and heated, with 
stirring, to an internal temperature of 140°C. The reaction mixture is kept at 140 
to 142°C for 6 hours with stirring, with the pressure in the autoclave rising from 
0.29 to 0.43 MPa. Then there is cooling to 85°C and reduction of the pressure to 
normal atmospheric pressure. According to 1 H-NMR- spectroscopic analysis, the 
amine mixture has reacted completely with the dimethyl carbonate. 
Then 40 cm 3 isopropanol were added and at an autoclave internal temperature of 
90 to 100°C with partial vacuum to 0.065 MPa, in all 109 g of volatile compounds 
(dimethyl carbonate and isopropanol) were distilled off. Next, at 100°C within 25 
min a mixture of 134.8 g (0.5 mole) of a fatty acid mixture with the following chain 
length distribution: Ci 6 =54 mole%; Ci 8 =46 mole% (acid number 208, average 
molar mass 269.1 g/mole) and 15 cm 3 isopropanol is added dropwise with 
stirring, and then during 50 min at a temperature of 100°C up to the reaching of a 
partial vacuum of 0.03 MPa in all 86 g of volatile compounds are distilled off. At 



room temperature as solid residue there are obtained 315 g of a mixture of 
compounds of the formula 
[formula column 8] 
wherein: 

R 1 =alkyl C12; Ci 4 ; C16; Cie, and C20 in the above-indicated chain length 
distribution, and 

R 5 =alkyl C15 and C17 in a molar ratio 5.4 : 4.6. 

According to gaschromatographic analysis, the mixture contains 4.4 wt.%, 
calculated on the mixture, of residual isopropanol, which, however, is not 
hindering for the use of the obtained products, for example as laundry soft rinse. 

Example 2 

Into the same equipment as described in Example 1 are charged 122.6 g (0.5 
mole) tetradecyldimethyl amine (amine number 228.9) and 45.0 g (0.5 mole) 
dimethyl carbonate, rinsed with nitrogen, and heated for 10 hours, with stirring, to 
an internal temperature of 132 to 142°C at a pressure of 0.18 to 0.2 MPa, then 
cooled to 100°C and reduced in pressure. According to 1 H-NMR-spectroscopic 
analysis, tetradecyl-trimethyl-ammonium-methyl carbonate has formed at a 
conversion of 80%. Then under continued stirring one after the other there are 
added with a piston pump 16.8 g methanol during 5 rhin and 148.9 g (0.5 mole) 
isostearic acid (acid number 188.4) during 20 min, and next at 80 to 100°C up to 
the reaching of a partial vacuum of 0.003 MPa the volatile constituents (primarily 
methanol and dimethyl carbonate) are distilled off. Obtained are 265 g of a 
mixture which is solid at room temperature, which according to 1 H-NMR- 
spectroscopic analysis consists for 80 wt.% of tetradecyl- trimethyl- ammonium- 
isostearate and for 20 wt.% of tetradecyl-dimethyl-ammonium-isostearate (both 
weight percent details calculated on the mixture). 

Example 3 

Into the same equipment as described in Example 1 are charged 116.1 g (0.4 
mole) of a mixture of alkyldimethyl amines of the same composition as in 



Example 1 and 180.2 g (2.0 moles) dimethyl carbonate, flushed with nitrogen, 
and heated for 3 hours, with stirring, to an internal temperature of 135 to 137°C 
at a pressure of 0.22 to 0.26 MPa. Then within 1 hour at temperatures of 137 to 
110°C 68 g of volatile compounds (primarily dimethyl carbonate) are distilled off, 
and next at 90°C during 35 min a liquid mixture of 129.6 g (0.48 mol) of the fatty 
acid mixture (C i 6 and Cis) described in Example 1 and 85 cm 3 isopropanol are 
dosed. After that at temperatures of 90 to 100°C up to the reaching of a partial 
vacuum of 0.065 MPa during 40 min in all 96 g of volatile compounds (primarily 
isopropanol, methanol, and dimethylcarbonate) are distilled off. Obtained are 245 
g of a mixture solid at room temperature, which according to 1 H-NMR- 
spectroscopic analysis consists for 75 wt.% of compounds of the formula 

[formula column 9] 
for 8 wt.% of compounds of the formula 

[formula at the top of column 10] 

and for 17 wt.% of compounds of the formula 
R 5 COOH, 

wherein the weight percent details are based on the entire obtained solid mixture 
and in the above-mentioned formulae have the meaning: 

R = alkyl Ci 2 ; Ci a, Ci6l Cis, and C20 in the chain length distribution given in 
Example 1, and 

R 5 = alkyl C15 and C17 in a molar ratio 5.4 : 4.6. 
Example 4 

Into the same equipment as described in Example 1 are charged 112.6 g (0.388 
mole) of a mixture of alkyldimethyl amines of the same composition as in 
Example 1 and 86.2 g (0.957 mole) dimethyl carbonate, flushed with nitrogen, 
and heated for 4 hours, with stirring, to an internal temperature of 135 to 142°C 
at a pressure of 0.22 to 0.38 MPa. Then there is cooling to 80°C, reduction of 



pressure to normal atmospheric pressure, and one after the other 36 g 
isopropanol and 18 g (1 mole) water are added dropwise with stirring. The 
internal temperature is kept at 75 to 80°C and after the addition of water during 
25 min under continued stirring there are added dropwise 104.7 g (0.388 mole) of 
the fatty acid mixture (Ci 6 and Ci 8 ) described in Example 1, which has been 
preheated to 80°C. Next, at 90°C up to the reaching of a partial vacuum of 0.067 
MPa in all 85.7 g of volatile compounds are distilled off. Obtained are 244 g of a 
mixture which is solid at room temperature, which according to 1 H-NMR- 
spectroscopic analysis contains 90 wt.% of compounds of the formula 

[formula at the bottom of column 10] 

wherein: 

R 1 = alkyl C12; Cu; C1 6 ; Cia, and C20 in the chain length distribution given in 
Example 1 , and 

R 5 = alkyl C15 and C17 in a molar ratio 5.4 : 4.6 and further 4.5 wt.% water and 
5.5 wt.% isopropanol, with all weight percent details being based on the entire 
obtained solid mixture. 

Examples of application 

Below some representative recipes for laundry soft rinses with a content of a 
compound of formula (IV) have been compiled. Percentage details are calculated 
on the weight. 

Example I 

An agent prepared in the concentration of a commercial laundry treatment agent 
(laundry soft rinse) contains 5% of the compound according to Example 1 of the 
examples described above; the residual content to 100% is formed by water, 
perfume, and emulsifier. 100 ml of this agent are added to a washing machine (4 
kg loading amount) during the last rinse, after which the treated laundry has an 
excellent soft feel to it, which in order of magnitude is comparable to the feel to 



be obtained with a commercial laundry soft rinse (with a content of distearyl 
dimethyl ammonium chloride). 

Example II 

An agent used as a laundry soft rinse concentrate contains 20% of the 
compound according to Example 2; the residual content to 100% is formed by 
water, perfume, and emulsifier. With 20 ml of this agent as rinse additive, as 
described in Example I, a result comparable to that in Example I is obtained. 

Example III 

An agent used as a highly concentrated laundry soft rinse contains 67% of the 
compound according to Example 1, 10% emulsifier (ethoxylated nonylphenol with 
6 EO-units), 20% diethylene glycol, and 3% perfume. Already from about 5 ml of 
this agent as rinse additive, as described in Example I, a result comparable to 
that in Example I is obtained. 

Example IV 

To a pulverised product prepared according to Example 1 described above are 
added 5 parts by weight per 100 parts by weight of an lEC-detergent with 
perborate. With this mixture in a dosage adjusted to the water hardness as usual 
textiles are washed. For comparison the same quantity of textiles is washed with 
the same detergent in the same dosage, but without the addition of the product 
prepared according to Example 1. In relation to the comparative test the textiles 
which were washed with the additive according to Example 1 exhibit a clearly 
more pleasant, softer feel. 



Claims 



1 . A process for the preparation of quaternary ammonium salts by reacting 1 
mole of at least one compound of the formula 

R 1 
I 

R 2 - N (I) 
I 

R 3 
wherein 

R 1 stands for a linear or branched, aliphatic hydrocarbon radical with 8 to 22 
C-atoms, which can contain 1 to 3 C=C-double bonds and/or 1 to 3 OH- 
groups, and 

R 2 and R 3 may be the same or different and each stand for an alkyl radical 
with 1 to 4 C-atoms, 

with 0.5 to 6 moles of a compound of the formula 

R 4 OCOOCH 3 (II) 

wherein R 4 stands for methyl or ethyl, 

at 100 to 200°C under a pressure of 0.095 to 1.5 MPa, on conclusion of the 
reaction adding a carboxylic acid to the reaction mixture as well as 
separating the forming compounds of the formulae CO2 and R 4 OH, wherein 
R 4 has the meaning given above, 

characterised in that on conclusion of the reaction of the compounds of 
the formulae (I) and (II) and, if required, separation of the main amount of 
unreacted compound of formula (II), there are added to the reaction mixture 
per 1 mole of the used compound of formula (I) 1 to 2 moles of at least one 
carboxylic acid of the formula 
R 5 COOH (III) 

wherein R 5 stands for a linear or branched, aliphatic hydrocarbon radical 
with 8 to 40 C-atoms, which can contain 1 or 2 COOH-groups, 1 to 3 C=C- 



double bonds, 1 to 3 CHOH-groups as well as a ring, the temperature is set 
to 40 to 140°C, and after separation of the formed compounds of the 
formulae CO2 and R 4 OH the remaining compound of the formula 

[formula (IV)] 

is further purified if required. 

2. A process according to claim 1, characterised in that on conclusion of the 
reaction between the compounds of formulae (I) and (II) and optionally 
separation of a part of the unreacted compound of formula (II) 1 to 10 moles 
of water are added to the reaction mixture per 1 mole of the compound of 
formula (II) present in this mixture. 

3. A process according to claim 1 or 2, characterised in that R 1 stands for a 
linear or branched, aliphatic hydrocarbon radical with 12 to 20 C-atoms, 
which can contain 1 to 3 C=C- double bonds and/or 1 to 3 OH-groups. 

4. A process according to one or more of claims 1 to 3, characterised in that 
R 5 stands for a linear or branched, aliphatic hydrocarbon radical with 8 to 22 
C-atoms, which can contain 1 to 3 C=C-double bonds and/or 1 to 3 OH- 
groups. 

5. A process according to one or more of claims 1 to 4, characterised in that 
after the addition of the compound of formula (III) the temperature of the 
reaction mixture is set to 60 to 120°C. 

6. Laundry soft rinse which does not contain any visible light absorbing 
textile dyes, characterised in that it consists wholly or in part of at least 
one compound of the following formula: 



[formula (IV)] 



wherein 

R 1 stands for a linear or branched aliphatic hydrocarbon radical with 8 to 22 
C-atoms, which can contain 1 to 3 C=C-double bonds and/or 1 to 3 OH- 
groups, 

R 2 and R 3 may be the same or different and each stand for an alkyl radical 
with 1 to 4 C-atoms, and 

R 5 stands for a linear or branched, aliphatic hydrocarbon radical with 8 to 40 
C-atoms, which can contain 1 or 2 COOH-groups, 1 to 3 C=C-double 
bonds, 1 to 3 CHOH-groups, as well as a ring. 

Laundry soft rinse according to claim 6, characterised in that R 5 in the 
compound of formula (IV) has the same meaning as R 1 and can be the 
same as or different from R 1 . 



